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Beschreibung 

[0001] Die Erfindung betrifft eine Direkt-Methanol- 
Brennstoffzelle (DMFC), eine Anlage bestehend aus 
mehreren DMFC sowie ein Verfahren zum Betreiben 
von DMFC-Anlagen, mit hohem Spannungs- und Fara- 
daywirkungsgrad. 

[0002] Seit 1922 ist das Prinzip der DMFC bekannt, 
bislang konzentrierten sich die Arbeiten auf das Betrei- 
ben der DMFC mit fiussigem Brennstoff. Als Brennstoff 
wird bei der DMFC Methanol genommen, in fruheren 
Jahren wurden auch noch Alternativen zu Methanol wie 
Ameisensaure, Formaldehyd Oder hoherkettige Alkoho- 
le als Brennstoff ausprobiert. Die Verwendung von Me- 
thanol hat dabei die grodte technische Bedeutung, wes- 
halb sich auch der Name DMFC eingeburgert hat. Das 
Betreiben der DMFC mit fiussigem Brennstoff findet bei 
relativ tiefen Temperaturen statt und hat den Nachteil, 
dad die Umsetzung des Methanols mit relativ schlech- 
tem Spannungswirkungsgrad erfolgt und zwar aufgrund 
kinetischer Hemmungen der Anodenreaktion. 
[0003] Aus der J.P.-22 34 359 ist die Umsetzung 
dampfformigen Methanols bekannt. Dabei wird das 
Wasser fur die Befeuchtung der Membran und fur den 
Ablauf der Reaktion [ CH 3 OH + H 2 0 -> C0 2 + 6H + + 
6e _ ] separat ruckseitig (also kathodenseitig) zugefiihrt. 
Die kathodenseitige Zufuhrung des Wassers hat den 
Nachteil, dad bei hoheren Stromdichten, derdem Strom 
proportionate, elektroosmotische Wassertransport der 
Wasserdiffusion durch die Membran entgegenwirkt. 
Dies fuhrtzu einem erhohten Wasserverbrauch, weil die 
Membran mit zusatzlichem Wasser feucht gehalten 
werden mud. Auderdem erfolgt die Zudosierung von 
Wasser bei diesem Stand der Technik nicht lastabhan- 

g»g. 

[0004] Ein generelles Problem bei der Realisierung 
der DMFC bleibt die Diffusion des Brennstoff-Methanols 
durch den Elektrolyten zur Kathode, wo dieses auch 
umgesetzt wird. Die Folge davon ist neben dem Verlust 
des Brennstoffs (Erniedrigung des Faradaywirkungs- 
grades) eine Verringerung der Zellspannung (Erniedri- 
gung des Spannnungswirkungsgrads). 
[0005] Aufgabe der vorliegenden Erfindung ist es da- 
her, eine Brennstoffzelle und eine Brennstoffzellenanla- 
ge sowie ein Verfahren zum Betreiben der Anlage zur 
Verfugung zu stellen, bei der bei hohen Stromdichten 
hohe Spannungs- und Faradaywirkungsgrade realisiert 
werden. Zudem ist Aufgabe der vorliegenden Erfindung, 
dad eine Brennstoffzelle, eine Brennstoffzellenanlage 
sowie ein Verfahren zum Betreiben einer Brennstoffzel- 
le zur Verfugung gestellt wird, die mit geringem elektro- 
osmotischen Wasserverlust in der Zelle und mit einem 
moglichst geringem Wassertransport durch den Poly- 
merelektrolyten arbeitet. 

[0006] Als Faradaywirkungsgrad wird der Energienut- 
zungsgrad bezeichnet, der besagt zu welchem Prozent- 
satz der Brennstoff tatsachlich an der Anode umgesetzt 
wurde. 



[0007] Als Spannungswirkungsgrad wird das Verhalt- 
nis zwischen Zellspannung unter Strombelastung und 
thermodynamischer Ruhespannung bezeichnet. 
[0008] Allgemeine Erkenntnis der Erfindung ist, 

5 

erstens, dad eine Erhohung des Faradaywirkungs- 
grades durch Minimierung der Methanoldiffusion in- 
nerhalb der Zelle moglich ist, wenn das Methanol 
lastabhangig zugefiihrt und entsprechend im An- 
10 odenraum verbraucht wird. Dann liegt es nicht in so 
hoher Konzentration vor, dad ein grader Diffusions- 
druck zur Kathode hin entsteht. 

zweitens liegt der Erfindung die Erkenntnis zugrun- 
15 de, dad der Spannungswirkungsgrad durch Erho- 
hung der Betriebstemperatur verbessert werden 
kann, weil das zu einer Minimierung der kinetischen 
Hemmung der Anodenreaktion fuhrt. Auderdem 
wird der Faradaywirkungsgrad auch durch die last- 
20 abhangige Zufuhrung der Reaktanden bei geringer 
Stromdichte erhoht. 

drittens kann das Problem eines zu hohen Wasser- 
transports durch den Polymerelektrolyten durch die 
25 Zugabe eines Inertgases wie Kohlendioxid und/ 
oder Stickstoff verringert werden, weil sich dadurch 
der Wassergehalt auf der Anodenseite der DMFC 
erniedrigt und weniger Wasser zur Kathode trans- 
portiert wird. 

30 

[0009] Gegenstand der vorliegenden Erfindung ist 
deshalb eine DMFC, jeweils einen Versorgungs-und 
Entsorgungskanal fur den Brennstoff und das Oxidans, 
eine Membran-Elektrodeneinheit und bipolare Platten 

35 umfassend, wobei dem Versorgungskanal fur den 
Brennstoff ein Verdampfer so vorgeschaltet ist, dad der 
Brennstoff bei der Umsetzung an der Anode der Brenn- 
stoffzelle gasformig vorliegt. Weiterhin ist Gegenstand 
der vorliegenden Erfindung eine Brennstoffzellenanla- 

40 ge, die einen Zellstapel aus erfindungsgemaden Brenn- 
stoffeellen, einen Verdampfer und ggf. bis zu drei Pum- 
pen (zwei Dosierpumpen fur die Zufuhrung von Metha- 
nol und Wasser und eine Pumpe, die das C0 2 -Abgas, 
das im Kreis gefuhrt wird, wieder auf den erforderlichen 

45 Oberdruck brrngt) in der Zuleitung des Brennstoffs so- 
wie in der Ableitung des Brennstoffs einen C0 2 -Ab- 
scheider umfadt, wobei in dem, dem Brennstoffzellen- 
stapel nachgeschalteten C0 2 -Abscheider das Konden- 
sat des gasformigen Brennstoffs vom Kohlendioxid 

50 thermisch oder auf sonstige Weise abtrennbar ist. 
[001 0] Weiterhin ist Gegenstand der vorliegenden Er- 
findung ein Verfahren zum Betreiben einer DMFC-An- 
lage, bei dem der Brennstoff, zumindest aus Methanol 
und Wasser bestehend, der Anode gasformig zugeleitet 

55 wird. Weitere vorteilhafte Ausgestaltungen der Erfin- 
dung sind in den Unteranspruchen sowie in der Be- 
schreibung, den Erlauterungen zu den Figuren und den 
Figuren selbst enthalten. 
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[0011] Der Brennstoff der erfindunsgemalien Brenn- 
stoffzelle kann entweder nur aus Methanol oder aus ei- 
nem beliebigen Gemisch aus Wasserund Methanol be- 
stehen. Falls der Brennstoff aus einem beliebigen Ge- 
misch aus Wasser und Methanol besteht, so kann uber 
eine, dem Verdampfer vorgeschaltete Dosierpumpe die 
Konzentration an sowohl Methanol oder Wasser lastab- 
hangig einstellbar sein. Der Brennstoff kann dabei mit 
variablem Druck in die Brennstoffzelle eingeleitet wer- 
den und es kann ihm eine beliebige Menge an inertem 
Tragergas wie C0 2 , N 2 , Argon, etc....beigemischt sein. 
[0012] Eine bevorzugte Ausfuhrungsform der Brenn- 
stoffzelle sieht vor, dad dem Methanol/Wassergemisch 
ein Inertgas wie z.B. Kohlendioxid und/oder Stickstoff 
oder ahnliches zugemischt wird. Dadurch verringert 
sich der Wassergehalt auf der Anodenseite der DMFC 
und es wird weniger Wasser durch den Polymerelektro- 
lyten zur Kathodenseite transportiert. 
[0013] Der Feuchtegrad Xf = V nW / V n [V nW = Wasser- 
dampfvolumen unter Normalbedingungen; V n = Ge- 
samtvoiumen unter Normalbedingungen] kann durch 
das Inertgas beliebig eingestellt werden. Als zweckma- 
(iig erweisen sich Feuchtegrade gr6Ber70%, bevorzugt 
zwischen 80 und 90%, da dann die Polymermembran 
noch nicht austrocknet. Der Feuchtegrad wird mdglichst 
hoch sein, dam it der Energieaufwand fur den Gastrans- 
port moglichst gering bleibt. Der Feuchtegrad hangt 
auch von der Betriebstemperatur der DMFC ab. Je ho- 
her diese ist, desto hoher muB auch der Feuchtegrad 
sein, da der Wassergehalt in der Membran bei Tempe- 
raturen uber 100°C schnell abnimmt. Der Feuchtegrad 
Xf (auf das Volumen bezogen) ist wie folgt definiert: 

x f = VnW^n = V nw' ^nW + V nL> = Pw'P 

V nL = Trockengasvolumen unter Normalbedingun- 
gen, d.h. das Volumen aus gasformigem Methanol, 
mit oder ohne Inertgaszusatz; 
p w = Wasserdampfteildruck 
p = Gesamtdruck 

[0014] Die erfindungsgemafle Brennstoffzellenanla- 
ge besteht bevorzugt aus einem Zellstapel aus erfin- 
dungsgema&en Brennstoffzellen, sie kann aber auch 
aus verschiedenen Arten von Brennstoffzellen kombi- 
niert gebaut sein. Dabei sind der Verdampfer und ggf. 
ein oder zwei Dosierpumpen, die den Brennstoff oder 
das Wasser lastabhangig zuleiten, in der Zuleitung des 
Brennstoffs zum Zellstapel integriert. 
[0015] In einem Anodenkreislauf wird im C0 2 -Ab- 
scheider das entstandene C0 2 von dem Abgas, das 
reich an unverbrauchtem Methanol ist, abgetrennt. Das 
Abgas liegt dann in kondensierter Form vor und kann 
im Kreislauf gefuhrt, werden, d.h. in den Verdampfer 
eingeleitet werden. Weiterhin kann ein Teil des abge- 
trennten Kohlendioxids uber eine Oberdruckpumpe, die 
auch die Zugabemenge an dem Inertgas regelt, eben- 



falls im Kreis gefuhrt werden. 

[0016] Anodenkreislauf bedeutet, daft der Brennstoff 
Methanol oder Methanol/Wasser-Gemisch, jeweils mit 
oder ohne Inertgaszusatz, in einem kreisformig-ge- 
5 schlossenem System an der Anode vorbeigefuhrt wird, 
wobei zusatzlicher Brennstoff bei Bedarf dem System 
zugefuhrt und gasfdrmiges Reaktionsprodukt aus dem 
System abgeschieden wird. 

[0017] Der unverbrauchte Brennstoff, der im Brenn- 
10 stoffabgas enthalten ist, wird zunachst unter Warme- 
ausnutzung kondensiert oder abgekuhlt und dann wie- 
der in die Zuleitung oder in den Verdampfer eingeleitet. 
Dabei mud naturlich die lastabhangige Steuerung der 
Dosierpumpen, die den ZufluB an Wasser/Methanol in 
15 den Verdampfer regeln, so konstruiert sein, daB die 
Konzentrationanderungen des Methanol/ Wassergemi- 
sches im Verdampfer durch die Zuleitung aus dem Ab- 
gas berucksichtigt wird. 

[001 8] Der unverbrauchte Brennstoff aus dem Brenn- 
20 stoffabgas wird in dem Warmeaustauscher oder C0 2 - 
Abscheider vom enthaltenen Kohlendioxid physikalisch 
oderu.U. auch chemisch abgetrennt. Physikalische Ab- 
trennung bedeutet dabei, daft die Abtrennung uber die 
unterschiedlichen physikalischen Eigenschaften der 
25 Substanzen (wie Dichte, Siedepunkt etc.) erfolgt. Auch 
die chemische Abtrennung ist denkbar und bedeutet, 
dafc das C0 2 chemisch gebunden wird, beispielsweise 
als Carbonat ausgefallt wird (wegen der Hohen Masse 
des entstehenden Carbonats energetisch wenig sinn- 
30 voll aber alternative chemische Methoden konnen dis- 
kutiert werden). 

[0019] Als DMFC wird die Direkt-Methanol-Brenn- 
stoffzelle bezeichnet, die in Analogie zum allgemeinen 
Prinzip elektrochemischer Energiewandler aus Anode, 
35 Kathode und einem geeigneten Elektrolyten besteht. 
Die Elektroden werden im allgemeinen ruckseitig d.h. 
mit der zum Elektrolyten abgewandten Seite durch ei- 
nen Stromkollektor kontaktiert, der zu dem die Aufgabe 
der Gas- bzw. Reaktandenverteilung hat. Bedingt durch 
40 die Art des verwendeten Elektrolyten ergeben sich ver- 
schiedene Moglichkeiten zur Realisierung einer DMFC. 
Im Rahmen der vorliegenden Erfindung werden bevor- 
zugte saure Elektrolyte, und dabei insbesondere saure 
feste Elektrolyte behandelt. Es eignen sich dabei gene- 
ts rell protonenleitende Polymere (Elektrolyt-Membra- 
nen), die unter den entsprechenden Betriebsbedingun- 
gen stabil sind. Als Beispiel sei Nation (registrierte Mar- 
ke) erwahnt. Als weitere Elektrolyte, aufter den erwahn- 
ten seien exemplarisch noch welche die auf anorgani- 
50 schen Systemen beruhen erwahnt wie Zinnphosphate 
oder Elektrolyte, die auf Siloxangerusten basieren. 
[0020] Als Stromkollektoren werden ublicherweise 
Werkstoffe auf Kohlenstoffbasis, z.B. Kohlefaserpapie- 
re oder - gewebe, eingesetzt. Als Katalysatoren find en 
55 anodenseitig vorrangig Platin/Ruthenium-Legierungen 
Verwendung, kathodenseitig meist reines Platin. Bei der 
Realisierung einer Brennstoffzellenanlage, wie z.B.ei- 
ner Batterie, werden zur Erzielung hoherer Spannungen 
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die einzelnen Zellen bipolar in Reihe geschaltet. Die da- 
fur notigen bipolaren Platten konnen aus Graphit, me- 
tallischen oder sonstigen elektrisch leitenden und kor- 
rosionsbestandigen Werkstoffen sein. Die bipolaren 
Platten ubernehmen gleichzeitig die Aufgabe der Reak- 
tandenzufuhrung. Sie sind deshalb ggf. mit entspre- 
chenden Kanalen strukturiert. 

[0021J Der Betrieb der DMFC kann, je nach Siede- 
punkt des Gemisches, bei Temperaturen zwischen 60 
und 160°C erfolgen. Bevorzugt wird die Betriebstempe- 
ratur in einem Bereich von 100 bis 150°C fallen, typi- 
scherweise liegt sie zwischen 120 und 130°C. Dement- 
sprechend wird Methanol oder auch entsprechende Me- 
thanol/Wassergemische uber die Siedetemperatur hin- 
aus erhitzt und der Zelle gasformig zugefuhrt. Dabei 
wird der Systemdruck so eingestellt, da(i er dem Gleich- 
gewichtsdruck des Methanol/Wassergemisches bei der 
Temperaturder Brennstoffzellen entspricht. Im Anoden- 
raum der DMFC befindet sich deshalb der Dampf im Zu- 
stand der Sattigung. Durch diese dampfformige Zufuh- 
rung des Reaktanden wird der elektroosmotische Was- 
sertransport minimiert, weil die Menge an Wasseran der 
Anode stark verringert wird. Die Begriffe "Brennstoff, 
"Methanol" und "Gemisch aus Wasser und Methanol" 
bezeichnen im Rahmen der vorliegenden Anmeldung 
immer einen dampfforrnigen Brennstoff, der eine unbe- 
stimmte Menge an Inertgas (also von 0% bis zu einem 
Feuchtegrad von nahezu 100) enthalt. Im Falle von C0 2 
als Inertgas kann es sich urn einen Teil des Anodenab- 
gases handeln, das uber eine Pumpe und ein entspre- 
chendes Regelventil wieder auf den erforderlichen 
Uberdruck gebracht wird (siehe auch Figur 2) und im 
Kreis gefahren wird. 

[0022] Als Brennstoff wird, wie gesagt, ein Methanol/ 
Wassergemisch oderreines Methanol, mit oderohne In- 
ertgaszusatz, verwendet. 

[0023] Der Brennstoff wird wie gesagt im Kreislauf ge- 
fuhrt uber einen, an die Abgasleitung der Brennstoffzel- 
le angeschlossenen Kohlendioxid-Abscheider, der 
gleichzeitig die Funktion hat, das entstandene Kohlen- 
dioxid vom restlichen Abgas abzutrennen. 
[0024] Als Oxidans wird entweder reiner Sauerstoff 
oder Luft oder beliebige Gemische dieser Komponenten 
bezeichnet, wobei das Oxidans der Kathode bevorzugt 
in uberstochiometrischer Menge zugefuhrt wird. 
[0025] Ein besonderes Problem der DMFC ist die Su- 
che nach geeigneten Anodenmaterialien fur die Oxida- 
tion des Brennstoffs. Neben den genannten Platin/Rut- 
henium-Legierungen konnen deshalb je nach For- 
schungsstand verschiedene Anodenmaterialien und 
Katalysatoren auf der Anode erfindungsgemali einge- 
setzt werden. Beispielhaft sei noch erwahnt, daR unter 
Umstanden durch Zulegieren einer dritten Komponente, 
wie Zinn oder Nickel, die Aktivitat der Anode gegenuber 
dem binaren System Platin/Ruthenium nochmals leicht 
verbessert werden kann. Die Erfindung soil auch nicht 
auf Edelmetalle als Katalysatoren und Anodenmateria- 
lien bzw. Kathodenmaterialien beschrankt sein, son- 



dern es sind durchaus auch edelmetallfreie Katalysato- 
ren denkbar. 

[0026] Die Konzentration an Methanol im Brennstoff- 
gemisch, bezogen auf den unverdampften, flussigen 
5 Zustand kann zwischen 0,05 und 5 Mol/I betragen. Da- 
bei ist besonders bevorzugt eine Konzentration zwi- 
schen 0,5 und 1,5 Mol/I. 

[0027] Als weiterer Betriebsparameter sei noch der 
Druck erwahnt, der zwischen Normaldruck und gerin- 

10 gem Clber- und Unterdruck liegen kann. Die vorstehen- 
den Definitionen gelten furdie Beschreibung, die Erlau- 
terungen zu den Figuren sowie die Anspruche. 
[0028] Im folgenden wird die Erfindung noch anhand 
von zwei Figuren naher erlautert. 

15 [0029] Figur 1 zeigt ein Blockschaltbild einer erfin- 
dungsgemafien Brennstoffzellenanlage. 
[0030] Figur 2 zeigt ebenfalls ein Blockschaltbild einer 
erfindungsgemaRen Brennstoffzellenanlage, bei der je- 
doch der Brennstoff uber einen, an die Brennstoffzelle 

20 angeschlossenen C0 2 -Abscheider im Kreis gefahren 
wird. 

[0031] Figur 1 zeigt eine Brennstoffzellenanlage, die 
sowohl mit einem Methanol/Wasser Gemisch ais auch 
mit reinem Methanol als Brennstoff betrieben werden 

25 kann. Die Anlage verfugt uber die Dosierpumpen 3 und 
3\ die uber ein Steuerungssystem die Zufuhr von Me- 
thanol oder/und Wasser lastabhangig regeln. Von links 
nach rechts gehend zeigt Figur 1 zunachst die beiden 
Behalter 1 und 2, in denen Wasser und Methanol ent- 

30 halten sind. Aus diesen Vorratsbehaltern 1 und 2 flie&en 
die Bestandteile des flussigen Brennstoffs, also Wasser 
und Methanol, in die Dosierpumpen 3 und 3\ die jeweils 
die Stromungsgeschwindigkeit der Fliissigkeiten re- 
geln. Im Falle des Vorratsbeha Iters 1 , der beispielswei- 

35 se der Wasserbehalter ist, gelangt uber die Leitung 11 
die lastabhangig in der Dosierpumpe 3 abgemessene 
Menge Wasser in den Verdampfer 4. Ebenso gelangt 
eine bestimmte Menge Methanol aus dem Vorratsbe- 
halter 2 uber die Dosierpumpe 3' und die Leitung 12 in 

40 denselben Verdampfer 4. Im Verdampfer 4 werden bei- 
de Flussigkeiten uber den Siedepunkt hinaus erhitzt und 
uber die Leitung 13 wird das im Verdampfer entstande- 
ne Dampfgemisch in den Brennstoffzellenstapel 5 ein- 
geleitet. Dort wird es uber einen Versorgungskanal in 

45 die jeweiligen Anodenraume der einzelnen Brennstoff- 
zellen geleitet. Uber die Leitung 15 verladt das ver- 
brauchte und mit C0 2 angereicherte Brennstoffabgas 
den Brennstoffzellenstapel wieder und gelangt in den 
Kohlendioxid-Abscheider oder Warmeaustauscher 6, in 

so dem es unter Nutzung der Warmeenergie ggf. wieder 
auskondensiert wird. Das entstandene C0 2 kann dort 
vom Abgas/Kondensat abgetrennt werden. Uber die zur 
Leitung 13 parallele Leitung 14 wird die Brennstoffzelle 
kathodenseitig mit Oxidans versorgt. Das Oxidansab- 

55 gas verlafit den Zellstapel uber die Leitung 16 wieder 
und wird in den Warmeaustauscher 7 geleitet. 
[0032] Figur 2 zeigt ein ahnliches Blockschaltbild ei- 
ner erfindungsgemalien Brennstoffzellenanlage mit 
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dem Unterschied, daR der an die Brennstoff-Abgastei- 
tung aus dem Brennstoffzellenstapel angeschlossene 
Warmeaustauscher oder Kohlendioxid-Abscheider 6 
uber die Leitung 8 mit dem Verdampfer 4 verbunden ist. 
Uber die Leitung 8 gelangt nun das im Warmeaustau- 
scher oder Kohlendioxid -Abscheider 6 ggf. auskonden- 
sierte oder abgekuhlte BrennstofFabgas wieder in den 
Verdampfer 4, wo es uber die Leitung 13 erneut der 
Brennstoffzelle zugefuhrt wird. Uber eine zweite Leitung 
18 wird das abgeschiedene C0 2 aus dem Warmetau- 
scher 6 ebenfalls in den Verdampfer 4 geleitet. In der 
Leitung 18 befindet sich eine Pumpe 19, durch die das 
C0 2 wieder auf den erforderiichen Oberdruck gebracht 
wird. 

[0033] Die Zusammensetzung des Brennstoffgemi- 
sches richtet sich, wie gesagt, nach der jeweiligen Be- 
lastung des Brennstoffeellenstapels und der Vorgabe 
des Feuchtegrades. Uber einen Regelmechanismus, 
der die belastungsmaRig gegebenen Vorgaben an Was- 
ser/ Methanol konzentrationen als Sollwert mit dem in 
der Leitung 13 gegebenen Istwert des Gemisches ver- 
gleicht, wird die Leistung der Dosierpumpen 3 und 3* 
einstellt. Ebenso wird die Zugabe an Inertgas uber einen 
Regelmechanismus, der den Feuchtegrad in der Lei- 
tung 13 als Istwert mit einem vorgegebenen Feuchte- 
grad als Sollwert vergleicht, kontrolliert. Diese Ausfuh- 
rungsform der Erfrndung ermoglicht somit eine Optimie- 
rung des Faraday-Wirkungsgrades. 
[0034] Eine Brennstoffzellenanlage, insbesondere ei- 
ne Batterie bestehend aus den erfindungsgemaRen 
Brennstoffzellen, arbeitet mit einem gegenuber dem 
Stand derTechnik wesentlich erhohten Spannungs- und 
Faradaywirkungsgrad. Zusatzlich wird durch das 
dampffonmige Vorliegen der Reaktanten das "Fluten" 
["geflutet" bedeutet, dad Methanol und auch Wasser in 
die Arbeitsschicht der Kathode gelangt und die Hydro- 
phobic der Gastransportporen senkt, so daR sie vol I 
Reaktionswasser (="geflutet n ) sind. Dadurch wird der 
Antransport von Sauerstoff behindert und die Zellspan- 
nung bricht zusammen] der Kathode verhindert, zumin- 
dest weitgehend zuruckgedrangt. 
[0035] Die Erhdhung des Faraday-Wirkungsgrades 
wird dabei hauptsachlich durch die Minimierung der Me- 
thanol-Diffusion durch die Membran erreicht. Ober die 
lastabhangig gesteuerte Dosierpumpe 3 verdampft nur 
jeweils soviel Methanol im Verdampfer 4, wie im mo- 
mentanen Betriebszustand von Brennstoffzellenstapel 
gefordert wird. Als "Forderung an Brennstoff* wird dabei 
ein lastabhangiger Sollwert, der durch die Fara- 
da/schen Aquivalente der Reaktion und eine betriebs- 
bedingte Bandbreite, die bevorzugt in einem UberschuR 
besteht, festgelegt. Die Methanolkonzentration ist so an 
der Anode lastwechsel folgend variabel einstellbar und 
kann auch extremen Betriebsparametern (wie Standby 
und Vollast) in einem Zustand der optimal nahe dem Dif- 
fusionsgrenzstrom (d.h. noch mit maximaler Leistung 
aber nahe dem Diffusionsgrenzstrom entlang der Kenn- 
linie im Spannungs/Strom-Diagramm) ist, eingestellt 



werden. Die Veranderung der Methanolkonzentration 
im Gasgemisch muR nicht uber die Wasserzufuhr oder 
den Druck geregelt werden, sondern sie kann selbstver- 
standlich auch uber die Zugabe eines inerten Tragerga- 

5 ses gesteuert werden. 

[0036] Zur Einstellung der Dosierpumpen muR keine 
extra Messung des in der Zelle herrschenden Ist-Wertes 
an Methanol- oder Brennstoff-Konzentration erfolgen, 
weil die Dosierpumpe lastabhangig einstellbar ist, und 

10 der Verbrauch an Methanol und damit auch die Menge, 
die im ruckgefuhrten Abgas noch enthalten ist, uber den 
Stromverlauf berechenbar ist. 
[0037] Eine zusatzliche Kontroll-Feststellung des Ist- 
wertes der Methanolkonzentration im gasformigen 

15 Brennstoffgemisch kann aber auch beispielsweise in 
derZuleitung 13 vom Verdampfer zum Brennstoffetapel 
oder im Verdampfer selbst erfolgen. Falls die Feststel- 
lung der Istwertes im Verdampfer stattfindet, muB das 
GefaR des Verdampfers dimensionsmaRig so gewahlt 

20 werden, daR unter alien denkbaren Betriebszustanden 
eine vollstandige Verdampfung gewahrleistet ist und so- 
mit keine Konzentrationsanderung durch Kondensation 
entsteht. Im Regelfall wirdjedoch eine Kontroll-Feststel- 
lung des Wasser-Methanol-Mischungsverhaltnisses, 

25 wenn uberhaupt, dann moglichst in der direkten Zulei- 
tung zu dem Versorgungskanal des Brennstoffeellen- 
stapels stattfinden. 

[0038] ErfindungsgemaR wird ein einfacherer Aufbau 
der Zelle dadurch realisiert, daR das Wasser anoden- 

30 seitig und nicht, wie nach dem genannten Stand der 
Technik, kathodenseitig zugefuhrt wird. 
[0039] Eine aus erfindungsgemaRen Brennstoffzel- 
len bestehende Batterie ist u.a. denkbar zum Einsatz in 
der mobilen Energieversorgung, wie beispielsweise im 

35 Automobil. Sie ist aber auch denkbar bei groReren sta- 
tionaren Energieversorgungsanlagen, wie beispielswei- 
se in Kraftwerken oder zur Versorgung von Wohngebau- 
den oder Geschaftsgebauden mit elektrischem Strom 
und Warme. 

40 

Patentanspriiche 

1 . Direkt-Methanol-Brennstoffzelle, jeweils einen Ver- 
45 sorgungs- und Entsorgungskanal fur den Brenn- 

stoff und das Oxidans, eine Membran-Eiektroden- 
Einheit und bipolare Platten umfassend, wobei dem 
Versorgungskanal fur den Brennstoff ein Verdamp- 
fer so vorgeschaltet ist, daR der Brennstoff bei der 
50 Umsetzung an der Anode der Brennstoffzelle gas- 
formig vorliegt und das Wasser zur Befeuchtung an- 
odenseitig eingebracht wird, wobei im Brennstoff 
die Konzentrationen an Methanol, Wasser und/oder 
Inertgas lastabhangig einstellbar sind. 

55 

2. Direkt-Methanol-Brennstoffzelle nach Anspruch 1, 
bei der der Feuchtegrad groRer 70% ist. 
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3. Brennstoffzellenanlage, einen Zellstapel aus 
Brennstoffzellen nach einem der Anspruche 1 oder 
2, den Verdampfer und ggf. ein bis drei Pumpen in 
der Zuleitung des Brennstoffs, sowie in der Ablei- 
tung des Brennstoffabgases einen Kohlendioxid- 5 
Abscheider oder Warmeaustauscher umfassend, 
wobei in letztgenanntem unverbrauchter BrennstofF 
von dem Reaktionsprodukt Kohlendioxid physika- 
tisch oder chemisch abtrennbar ist. 

10 

4. Brennstoffzellenanlage nach Anspruch 3, bei der 
Leitungen des Anodenkreislaufs sowohl fur den 
BrennstofF als auch fur das Reaktionsprodukt Koh- 
lendioxid vorgesehen sind. 

15 

5. Verfahren zum Betreiben einer Direkt-Methanol- 
Brennstoffzellenanlage, bei dem der BrennstofF der 
Anode gasfdrmig zugeleitet wird und bei dem die 
Konzentrationen an Methanol, Wasserund/oder In- 
ertgas im Brennstoff lastabhangrg eingestellt wer- 20 
den. 

6. Verfahren zum Betreiben einer Direkt-Methanol- 
Brennstoffzellenanlage nach Anspruch 5, bei dem 
derausderBrennstoffzelleunverbrauchtaustreten- 25 
de BrennstofF nach vorheriger Kondensation und/ 
oder das entstandene Kohlendioxid wieder in die 
Zuleitung zur Anode eingespeist werden. 



30 



Claims 



of the anode circuit are provided both for the fuel 
and for the reaction product carbon dioxide. 

5. Method for operating a direct methanol fuel cell sys- 
tem, wherein the fuel is delivered to the anode in 
the form of a gas and wherein the concentrations of 
methanol, water and/or inert gas in the fuel are ad- 
justed as a function of the load. 

6. Method for operating a direct methanol fuel cell sys- 
tem according to Claim 5, wherein the unconsumed 
fuel leaving the fuel cell and/or the carbon dioxide 
formed are fed back into the delivery line to the an- 
ode, the unconsumed fuel first being condensed. 



Revendications 

1. Pile a combustible directe au methanol, compre- 
nant a chaque fois un canal d'alimentatton et un ca- 
nal d'evacuation pour le combustible et Poxydant, 
une unite membrane-electrodes et des plaques bi- 
polaires, un evaporateur etant sttue avant le canal 
d'alimentatton pour le combustible de maniere a ce 
que le combustible soit present sous forme gazeu- 
se lors de la reaction au niveau de I'anode de la pile 
a combustible et a ce que I'eau destinee a Thumidi- 
ficatton soit introduce sur le cote de I'anode, les con- 
centrations en methanol, en eau et/ou en gaz inerte 
pouvant etre reglees dans le combustible en fonc- 
tion de la charge. 



1 . Direct methanol fuel cell which comprises one sup- 
ply duct and disposal duct each for the fuel and the 
oxidizing agent, and further comprises a membrane 35 
electrode unit and bipolar plates, the supply duct for 
the fuel having an evaporator connected upstream 
thereof in such a way that the fuel during the reac- 
tion at the anode of the fuel cell is present in the 
form of a gas and the water for humidification is in- *o 
traduced on the anode side, the concentrations of 
methanol, water and/or inert gas in the fuel being 
adjustable as a function of the load. 

2. Direct methanol fuel cell according to Claim 1 ( in 45 
which the humidity is greater than 70%. 

3. Fuel cell system which comprises a cell stack of fuel 
cells according to either of Claims 1 or 2, the evap- 
orator and optionally from one to three pumps in the so 
fuel delivery line and further comprises, in the dis- 
charge of the fuel exhaust gas, a carbon dioxide 
separator or heat exchanger, the latter being suita- 
ble for unconsumed fuel to be physically or chemi- 
cally separated therein from the reaction product 55 
carbon dioxide. 

4. Fuel cell system according to Claim 3, in which lines 



2. Pile a combustible directe au methanol selon la re- 
vendication 1 , dans laquelle le taux d'humidite est 
superieur a 70%. 

3. Arrangement de piles a combustible comprenant un 
empilement de piles forme de piles a combustible 
selon Tune des revendications 1 ou 2, 1'evaporateur 
et, le cas echeant, une a trois pompes dans la con- 
duite d'amenee du combustible, ainsi qu'un sepa- 
rates de dioxyde de carbone ou echangeur thermi- 
que dans la conduite d'evacuation de ('effluent de 
combustible, le combustible non consomme pou- 
vant etre separe du produit reaction nel, le dioxyde 
de carbone, de maniere physique ou chimique dans 
le separateur ou echangeur. 

4. Arrangement de piles a combustible selon la reven- 
dication 3, dans lequel des conduites du circuit de 
I'anode sont prevues aussi bien pour le combustible 
que pour le produit reactionnel, le dioxyde de car- 
bone. 

5. Procede pour faire fonctionner un arrangement de 
piles a combustible directes au methanol, avec le- 
quel le combustible est amene a I'anode sous forme 
gazeuse et avec lequel les concentrations en me- 
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thanol t eau et/ou gaz inerte dans le combustible 
sont reglees en fonction de la charge. 

Procede pour faire fonctionner un arrangement de 
piles a combustible directes au methanol selon la 5 
revendication 5, avec lequel le combustible non 
consomme sortant de la pile a combustible est rea- 
limente apres condensation prealable et/ou le 
dioxyde de carbone produit est nSalimente dans la 
conduite d'amenee a I'anode, w 
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